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研究成果の概要（和文）：研究代表者が独自に開発した「時間依存波束拡散法」を２次元系へと
拡張し、さらにポーラロン効果を取り入れることによって従来の手法では困難だった現実的な
スケールのグラフェンナノリボンや有機薄膜の伝導物性を扱うことに成功した。その結果、実
験で測定されているような幅数十ナノメートルのグラフェンナノリボンの室温における伝導物
性や、ペンタセン有機薄膜の移動度の温度依存性などを数値的に明らかにした。 
 
研究成果の概要（英文）：To clarify the transport properties of various materials from the 
atomistic viewpoint, I developed the “Time-dependent Wave-packet diffusion method”. 
Furthermore, by taking the polaron effects into account, I have succeeded in calculating 
transport properties of organic materials. As the results, I clarified numerically the 
carrier-scattering mechanism of graphene nanoribbons with realistic edge roughness and 
organic thin films.  
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１．研究開始当初の背景  
 
 様々な物質の電気伝導物性を原子スケー
ルから理解することは重要である。ナノスケ
ール系において、従来、電気伝導特性は拡散
領域から弾道領域へと移り変わるとされて
いるだけであり、その解析は拡散伝導に対し
ては古典的なボルツマン方程式、弾道伝導に
対しては量子論に基づく非平衡グリーン関
数法と異なる手法が用いられてきた。そこで
私は、弾道領域から拡散領域までを量子力学
に基づき統一的に扱える電気伝導計算法の
開発を先駆的に行ってきた。 
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２．研究の目的 
 
 私が独自に開発した計算理論を用いて、カ
ーボンナノチューブ、グラフェン、有機薄膜
の伝導機構を統一的に解析する。この手法は、
量子論を使って原子の尺度から有限温度に
おける伝導物性を統一的に解析できる新手
法である。伝導度、平均自由行程、移動度、
及びその温度依存性を定量的に評価すると
ともに、手法の改良・拡張を行い様々な物質
の伝導機構解明の解析手法として確立させ
る。 
 
 
３．研究の方法 
 
 １次元 CNTから１次元グラフェンナノリボ
ン、そして２次元グラフェンへと空間次元が
徐々に変化した際の伝導特性変化に着目し
た。最初に、１次元系である CNT とグラフェ
ンナノリボンの伝導特性を互いに比較しな
がら解析する。分子動力学の計算から、ナノ
リボンの端に空間的に局在するエッジフォ
ノンの存在を発見した。そこで、このナノリ
ボンとエッジフォノンを持たない CNTの伝導
物性を比較しながら、エッジフォノンの散乱
効果を定量的に研究する。さらに大規模計算
が可能な本計算手法の特徴を生かし、ナノリ
ボンの幅を広げて２次元グラフェンに近づ
けていくに従い、電気伝導特性がどのように
変化するのか解明する。この２次元系の電気
伝導特性に関する計算結果の蓄積を積んだ
後、同じ２次元系の有機薄膜系の伝導研究へ
進む。 
 有機薄膜は、弱いファンデルワールス力で
各分子が結合されている。そのため有機分子
のイオン化による分子変形の再構築エネル
ギーが重要となる。本研究課題では、この再
構築エネルギーを新たに取り入れる。具体的
には、Holstein 結合項を導入する。これがポ
ーラロン形成を引き起こす。この部分の計算
には密度汎関数法を用いた第一原理に基づ
く計算と連携して行う。上記のポーラロン効
果を取り入れて拡張した本計算手法を、高移
動度を示すことで有名なペンタセン単結晶
分子薄膜系に適用する。計算によって得られ
た移動度やその温度変化などを実験結果と
比較・検討する。実験との対応などから、有
機薄膜系で支配的な伝導機構の解明に取り
組む。 
最終的には、得られた知見を基に、弾道・
拡散・熱活性型ホッピング伝導など多岐に渡
る様々な伝導機構の統一的な理解に取り組
む。そして本計算法を様々な物質の伝導機構
を解明するための解析手法として確立させ
る。 
 
４．研究成果 
 
 研究代表者は、カーボンナノチューブに対
して確立された「時間依存波束拡散法」を２
次元系へと拡張し、１次元グラフェンナノリ
ボンから２次元グラフェンシートへのバン
ドギャップの変化や伝導物性の連続的変化
（拡散伝導～弾道伝導）などを調べ、その支
配的な散乱原因などを明らかにしてきた。 
 
 
 
 
 
 
図１ グラフェンリボンの幅とバンドギャップの変化。比較の
ため、CNT のバンドギャップの円周依存性も示してある。 
図２ グラフェンリボンの移動度と平均自由行程のエネルギ
ー依存性。CNT の値も示してある。 
  
共有結合系結晶であるナノカーボン系材
料の他に、フレキシブルデバイス材料として
期待される分子性結晶を扱うために、波束ダ
イナミクスと分子動力学を毎時間ステップ
毎に連立して解くことで、ポーラロン効果を
取り込んだ。これにより、有機半導体におい
て重要な結晶格子歪みを伴う電子伝導の計
算を可能にした。この新手法の確立によって、
電子－フォノン散乱とポーラロン効果、さら
に不純物散乱などを同時に扱うことが可能
となり、実験結果と定性的にも定量的にも比
較することができるようになった。これは世
界的にも他に類の無い初めての計算法と言
える。これを用いて、カーボンナノチューブ
と有機半導体のキャリア伝導機構の違いや、
有機半導体に特有な移動度の温度依存性な
どを数値的に明らかにした。ここで得られた
キャリア伝導機構に関する知見は、有機半導
体デバイスの実用化を目指す際に課題とな
る移動度の向上にも非常に有益なものであ
る。 
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